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論 文 内 容 の 要 旨 
 本論文は、層状半導体結晶中に励起子を高密度に光励起して、その発光スペクトル及び非線形光学応答の時
間・空間発展を実験的に調べることにより、高密度状態下での励起子間相互作用と凝縮相形成の可能性などを
明らかにしようとしたものである。 
 研究対象として、これまで基礎光学スペクトルが良く調べられている層状半導体結晶GaSeとBiI３を選んだ。
GaSe結晶では光強励起下の発光スペクトルにおいて、励起子の再結合発光以外に励起子間及び励起子－キャリ
ア間の非弾性散乱過程による反跳発光バンドが現れる。また、BiI３結晶中の積層欠陥界面で励起される励起子
系は、その結合エネルギーが大きく高密度状態においても安定であり、他の励起子系に比べて大きな非線形電
気感受率を持つ。これらの励起子系が示す光学応答の時間・空間分解測定から、高密度励起子に関する新たな
情報を得ることが可能である。 
 GaSe結晶では励起子共鳴発光の時間プロファイルの励起光強度依存性が、２励起子の散乱過程と浅い束縛状
態への局在化を含んだレート方程式によって、良く鋭明できた。また、ある励起光強度以上ではsite-fill ng 効
果による局在化の抑制によって、励起子の空間伝播が顕著化した。その群速度が～0.5×l0８cm／sと見積られ
た。さらに、光強励起下における反跳発光バンドの空間・時間発展より、この高密度励起子系の運動量空間に
おける分布と緩和メカニズムが明らかになった。 
 BiI３積層欠陥励起子系に共鳴した励起２光束を空間分離して縮退四光波混合（DFWM）信号を観測し、励起子
集団がマクロな領域にコヒーレントな集団伝播していることを示した。また、DFWM光の高分解スペクトル測定
を行い、励起子間相互作用が斥力であることを明らかにした。これらの結果は、BiI３積層欠陥励起子系が高密
度下で新たな凝縮相に転移することを示唆している。 
 ２つの層状結晶における励起子の高密度・非線形光学応答の違いは、これらの系の次元性の違いに依拠して
いると理解した。 
 
論 文 審 査 の 結 果 の要 旨 
 本論文は、層状半導体結晶中に励起子を高密度に光励起して、その発光スペクトル及び非線形光学応答の
時間・空間発展を実験的に調べることにより、高密度状態下での励起子間相互作用と凝縮相形成の可能性な
どを明らかにしようとしたものである。 
 著者は､研究対象として､これまで基礎光学スペクトルが良く調べられている層状半導体結晶GaSeとBiI３
を選んだ。これらの結晶の励起子系では、その結合エネルギーが比較的大きく、高密度状態においても安定
であり、他の励起子系に比べて大きな非線形電気感受率を持つ。これらの励起子系が示す光学応答の時間・
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空間分解測定から、高密度励起子に関する新たな情報を得ることを目的とした。 
 GaSe結晶では励起子共鳴発光の時間発展の励起光強度依存性が、２励起子の散乱過程と浅い束縛状態への
局在化を含んだレート方程式によって良く説明できた。また、ある励起光強度以上ではsite-filling効果に
よる局在化の抑制によって、励起子の空間伝播が顕在化し、その群速度が～1×l0８cm／sと見積られた。さら
に、光強励起下における各発光バンドの空間・時間発展より、この励起子系の運動量（k-）空間における初
期分布とその後の(k-)空間緩和が高密度状態を支配していることを明らかにした。 
 BiI3積層欠陥励起子系に共鳴した励起２光束を、空間分離して縮退四光波混合（DFWM）信号を観測し、励
起子集団がマクロな領域にコヒーレントな集団伝播していることを見出した。また DFWM光の高分解スペク
トル測定を行い、励起子間相互作用が斥力であることを明らかにした。これらの結果は、BiI３積層欠陥励起
子系が高密度下で、新たにコヒーレントな凝縮相に転移することを示唆している。 
 ２つの層状結晶における励起子の高密度・非線形光学応答の違いは、これらの系の励起子結合エネルギー
の違いに依拠したBose粒子性（BiI３の場合）と、Fermi粒子性（GaSeの場合）の発現により説明できること
を明らかにした。 
以上の結果は、半導体中に高密度に光励起された励起子間の相互作用と多体効果、緩和過程、および電子－
正孔系の相形成などに対して新しい知見をもたらしたものであり、本論文は博士（理学）の学位に値すると
審査した。 
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